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^3 (54) Title: PLASTIC MOLDED BODY CONTAINING A FLUORESCENT DYE 

^ (54) Bezeichnung: FORMKORPER AUS KUNSTSTOFF, ENTHALTEND EINEN FLUORESZENZFARBSTOFF 

in 
rn 

(57) Abstract: The invention relates to a molded body made of a plastic matrix that comprises a transparent plastic material. Said 
O molded body contains a soluble fluorescent dye and a scattering agent having a refractive index difference of +/- 0.003 to 0.2 relative 
^ to the plastic matrix. The inventive molded body is characterized by the fact that it also contains a white pigment at a concentration 
^ of 0.001 to 0.1 percent by weight, which has a refractive index difference of + 0.4 to 1.5 relative to the plastic matrix. 

#s| 

(57) Zusammenfassung: Die Erfindung bctrifft einen Formkbrpcr aus einer Kunststoff-Matrix aus einem transparenten Kunststoff, 
Q enthaltend einen lOslichen Fluoreszenzfarbstoff und ein Streumittel mit einem Brechungsindexunterschied von +/- 0,003 bis 0,2 zur 
Kunststoff -Matrix, dadurch gekennzeichnet, dass zusatzlich ein Weisspigment, das einen Brechungsindexunterschied von + 0,4 bis 
1,5 zur Kunststoff-Matrix aufweist, in einer Konzentration von 0,001 bis 0,1 Gew.-% enthalten ist. 
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Formkorper aus Kunststoff, enthaltend einen 
Fluoreszenzfarbstoff 

Die Erfindung betrifft einen Formkorper aus Kunststoff, enthaltend einen 
Fluoreszenzfarbstoff. 

Stand derTechnik 

EP-A 0 553 083 beschreibt Leuchtkorper aus Kunststoff, die einen 
Fluoreszenzfarbstoff und ein Weiftpigment, z. B. Ti0 2 oder BaSCU, in 
Konzentrationen von 0,1 bis 5 Gew.-% enthaiten. Zusatzlich konnen weitere 
Pigmente enthaiten sein. 

Aufgabe und Losung 

Formkorper, insbesondere Kunststoffplatten aus gegossenem 
Polymethylmethacrylat, die gemaft der EP-A 0 553 083 einen 
Fluoreszenzfarbstoff und BaS0 4 als Streumittel enthaiten sind bekannt. 
Ausgehend von diesem Stand derTechnik sollte insbesondere die Farbbrillianz 
der Formkorper verbessert werden. 

Die Aufgabe wird gelost durch einen 

Formkorper aus einer Kunststoff-Matrix aus einem transparenten Kunststoff, 
enthaltend einen loslichen Fluoreszenzfarbstoff und ein Streumittel mit einem 
Brechungsindexunterschied von +/- 0,003 bis 0,2 zur Kunststoff-Matrix, 



dadurch gekennzeichnet, daft 
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das zusatzlich ein Weilipigment, das einen Brechungsindexunterschied von + 
0,4 bis 1,5 zur Kunststoff-Matrix aufweist, in einer Konzentration von 0,001 bis 
0,1 Gew.-% enthalten ist. 

Oberraschenderweise bewirkt der Zusatz des WeifJpigments in einer unublich 
geringen Konzentration eine deutliche Steigerung der Farbbrillianz. Die 
erfindungsgemaften Formkorper weisen insbesondere einen Remissionsgrad 
gemessen in % mit einem Spektralphotometer nach DIN 5036 auf, der um 
mindestens 10 % hoher liegt als bei einem entsprechenden FormkSrper ohne 
WeiBpigment. Dabei ist die Steigerung der Farbbrillianz bereits mit bioftem 
Auge deutlich wahrnehmbar. 



Ausfuhrung der Erfindung 

Die Erfindung betrifft Formkorper aus einer Kunststoff-Matrix aus einem 
transparenten Kunststoff, enthaltend einen loslichen Fluoreszenzfarbstoff, ggf. 
in Kombination mit weiteren Farbmitteln (Pigmente, Farbstoffe), und ein 
Streumittel mit einem Brechungsindexunterschied von +/- 0,003 bis 0,2 zur 
Kunststoff-Matrix, 

dadurch gekennzeichnet, daft 

das zusatzlich ein Weiftpigment, das einen Brechungsindexunterschied von + 
0,4 bis 1 ,5 zur Kunststoff-Matrix aufweist, in einer Konzentration von 0,001 bis 
0,1 Gew.-% enthalten ist. 
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Fluoreszenzfarbstoffe 

Der Formkorper enthalt an sich bekannte losliche Fluoreszenzfarbstoffe, z. B. 
solche basierend auf der chemischen Klasse der Perylene. 

WO 99/16847 beschreibt Fluoreszenzfarbstoffe, die in Kunststoffen wie z. B. 
Polycarbonat, Polymethylmethacrylat, Polyvinylidenfluorid oder Mischungen aus 
Polymethylmethacrylat und Polyvinylidenfluorid Idslich sind und fur gelb 
fluoreszierende Arttkel bzw. FormkSrper eignen. Bei den Fluoreszenzfarbstoffen 
handelt es sich um Mischungen aus N,N'-disubstituiertem 3,4:9,10- 
Perylenbis(dicarboximid) und geib fluoreszierenden Farbstoffen mit definierten 
Farbkoordinaten-Bereichen gemalidem CIE 1931 Standard colorimetrischen 
System und Fluoreszenz/Lumineszenz-Faktoren grafter 5. 

Geeignet fur die Zwecke der Erfindung sind insbesondere die handelsublichen 
Fluoreszenzfarbstoffe Lumogen® F Orange 240, Lumogen® F Gelb 083, 
Lumogen® F Rot 240 (Lumogen®: Marke der BASF AG, Ludwigshafen, 
Deutschland) sowie Hostasol® Gelb 3G. 

Weitere Farbmittel 

Die Fluoreszenzfarbstoffe konnen in Kombination mit weiteren Farbmitteln 
vorliegen. Weitere Farbmittel sind z. B. Pigmente und Farbstoffe, insbesondere 
nicht fluoreszierende Farbstoffe. Weitere Farbmittel sind z. B. Kupfer- 
Phthalocyaningrtin, Kupfer-Phthalocyaninblau, Eisenoxid-Rot, Ultramarinblau, 
Chromtitangelb, Farbstoffe der Anthrachinonreihe. Die Kombination von 
Fluoreszenzfarbstoffen mit weiteren Farbmitteln ermoglicht die Abdeckung 
eines grolieren Farbspektrums. Beispielsweise kann die Kombination eines 
gelb fluoreszierenden Fluoreszenzfarbstoffs mit einem GrQnpigment, z. B, 
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Kupfer-PhthalocyaningrOn, sinnvoll eingesetzt werden, urn ein brilliant 
fluoreszierendes Grun zu erzeugen. Weitere Farbmittel konnen z. B. in Mengen 
von 0,001 bis 1 , bevorzugt von 0,01 bis 0,5 Gew.-% enthalten sein. 

Streumittel 

Unter Streumitteln sind nicht losliche Zusatze von geringer Grofie, z. B. im 
Bereich von 1 pm bis 1 mm, zu verstehen, die sich in die Matrix-Kunststoff 
einarbeiten lassen. Die Streumittel weisen einen Brechungsindexunterschied im 
Bereich von +/- 0,003 bis 0,2 auf. 

Geeignete Streumittel sind z. B. Aluminiumhydroxid, Aluminium-Kalium-Silikat 
(Glimmer), Aluminiumsilikat (Kaolin), Bariumsulfat, Calciumcarbonat, 
Magnesiumsilikat (Talkum), Polystryrol und/oder Lichtstreuperlen aus 
vemetztem Kunststoff. Lichtstreuperlen aus Copolymeren aus 
Methymethacrylat und Stryrol oder Benzylmethacrylat, die zusatzlich vernetzt 
sein konnen, sind bekannt z. B. aus DE 35 28 165 C2, EP 570 782 B1 oder EP 
656 548 A2. 

Weiftpigment 

Das Weilipigment weist einen Brechungsindexunterschied von + 0,4 bis 1 ,5, 
bevorzugt von + 0,5 bis 1 ,4, besonders bevorzugt von 1 ,0 bis 1 ,3 zur Kunststoff- 
Matrix auf und ist in der Kunststoff-Matrix in einer Konzentration von 0,001 bis 
0,1 , bevorzugt 0,005 bis 0,01 Gew.-% enthalten. 

Bevorzugte WeiUpigmente sind z. B. Titandioxid (Ti0 2 ), Zinkoxid (ZnO) oder 
Zinksulfid (ZnS). 
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Formkorper 

Der erfindungsgemaiie Formkorper weist einen Remissionsgrad gemessen in 
% mit einem Spektralphotometer nach DIN 5036 auf, der um mindestens 10 %, 
bevorzugt mindestens 15, insbesondere mindestens 20 % hoher liegt als bei 
einem entsprechenden Formkorper ohne WeilSpigment. 

Die erfindungsgemafien FormkGrper konnen nach Einarbeitung des 
Fluoreszenzfarbstoffs und gegebenenfalls weiterer Farbmittel in die 
entsprechenden Kunststoffe bzw. in die Kunststoff-Matrix vor oder nach deren 
Polymerisation erhalten werden. Die Einarbeitung kann verfahrensmalSig z. B. 
durch Einruhren, mittels Knetern, Auftrommein, Direktzudosieren oder die 
Zugabe hochkonzentrierter Masterbatches in einen polymerisierbaren 
Kunststoffsirup oder in die Kunststoffschmelze eines thermoplastischen 
Polymers erfolgen. Das so eingefarbte Kunststoffmaterial kann in an sich 
bekannter Weise z. B. durch Extrusion, Spritzgufc, Warmformen, spanende 
Verarbeitung etc. weiterverarbeitet werden. 

Es kann sich um einen praktisch beliebigen Formkorper handeln. Bevorzugt ist 
die Form von Platten, Rohren oder Staben. 

Kunststoffe 

Der transparente Kunststoff der Kunststoff-Matrix weist eine Transmission im 
sichtbaren Bereich von mindestens 40 %, bevorzugt mindestens 50, besonders 
bevorzugt mindestens 70 %, insbesondere mindestens 80 % auf 
(Lichttransmissionsgrad fur Tageslicht (Normlichtart D65) td65 s - z - 

B. DIN 67 

507). Bevorzugt sind thermoelastische Oder thermoplastische Kunststoffe. 
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Der transparente Kunststoff der Kunststoff-Matrix kann extrudierter 
Poiymethylmethacrylat-Kunststoff, gegossener Polymethylmethacrylat- 
Kunststoff, schlagzah modifizierter Polymethylmethacrylat-KunststofT, 
Polycarbonat-Kunststoff, Poiystyrol-Kunststoff, Styroi-Acryl-Nitril-Kunststoff, 
Polyethylentherephthalat-Kunststoff, glykolmodifizierter 
Polyethylentherephthalat-Kunststoff, Polyvinylchlorid-Kunststoff, transparenter 
Polyolefin-Kunststoff, Acrylnitril-Butadien-Stryrol (ABS)-Kunststoff und/oder eine 
Mischung (Blend) der genannten Kunststoffe sein. 

Verwendunqen 

Die erfindungsgemaden Formkorper konnen z. B. fQr Fahrzeugkarosserien, 
Designermobel, Hinweisschilder oder Teilen davon oder fur die 
Beleuchtungstechnik, z. B. fQr Lichtwerbeanlagen verwendet werden. 
Zur Anregung der Fluoreszenz reicht in der Regel bereits das normale 
Tageslicht aus. Ebenso kann eine aktive Beleuchtung z. B. mittels 
Leuchtstoffrohren oder gegebenenfalls mit LEDs erfolgen. 
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BEISPIELE 
Losung: 

In 1000 Teilen prapolymeres Methylmethacrylat (Viskositat ca. 1000 cP) 
werden 

1 Teil 2,2'-Azobis-(2,4-dimethylvaleronitril) und 
die Farbmittel nach Tab. 1 geI6st. 

In diesen Ansatz gibt man eine Farbpaste bestehend aus 

3 Gew.-Teilen eines I6slichen Polymetylmethacrylatharzes, 

10 Gew.-Teilen Bariumsulfat und je nach Versuch die in Tabelle 1 

angegebenen Mengen (Gew.-%) Titandioxid bzw. Zinksulfid, 

die in 

30 Gew.-Teilen Methylmethacrylat mit einem schnelllaufenden Dispergator 
(Rotor/Stator-Prinzip) dispergiert wird, hinzu 

Der Ansatz wird intensiv geruhrt, in eine mit 3mm dicken Schnur distanzierten 
Silikatglaskammer gefullt und im Wasserbad bei 45°C polymerisiert Die 
Endpolymerisation erfolgt im Temperschrank bei 115°C. 

Die Messung des Farborts (L*. a*, B*) erfolgt mit einem Spektralphotometer 
nach DIN 5033. 



* 
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Tab. 1 



Vers. 
-Nr. 


Titandioxid 


Zlnksulfld 


Lumogen F 
Orange 240 


Lumogen F 
Gelb 
083 


Lumogen F 
Rot 
305 


Hostasol 
Gelb 3G 


113T 






0,05 








144M 


0,0075 




0,05 








113Q 








0,05 






144K 


0,0075 






0,05 






113S 










0,05 




144E 




0,0125 






0,05 




144G 


0,0075 








0,05 




148A 












0,05 


I 148F 


0,0075 










0,05 



Angaben: in Gew.% 



Ergebnisse: 



Tab. 2 Farbwerte L, a, b nach CIELAB bei Lichtart D65/10 0 in Remission 



Vers.- 
Nr. 


Farbton 


L* 


a* 


b* 


Remissions- 
grad 
In % 


visuelle Beurtellung 
bei Tagesllcht D65 


113T 


Orange 


56,29 


23,66 


94,86 


24,2 


orangegelb fluoreszierend, etwas 
trube 


144M 


Orange 


66,10 


29,80 


105,55 


35,5 


orangegelb fluoreszierend, sehr 
brillant 


113Q 


Gelbgrun 


62,34 


-31,70 


80,00 


30,8 


gelb fluoreszierend, etwas trttbe 


144K 


Gelbgrun 


70,53 


-31,21 


90,56 


41,5 


gelb fluoreszierend, sehr brillant 


113S 


Rot 


34,77 


60,93 


59,94 


8,4 


rot fluoreszierend, etwas trube 


144E 


Rot 


37,81 


65,73 


59,53 


10,0 


rot fluoreszierend, sehr brillant 


144G 


Rot 


37,40 


64,83 


58,77 


9,8 


rot fluoreszierend, sehr brillant 


J 148 A 


Gelb 


64,40 


-30,14 


90,36 


33,3 


gelb fluoreszierend, etwas trttbe 


I 148F 


Gelb 


72,31 


-28,77 


99,64 


44,1 


gelb fluoreszierend, sehr brillant [ 



Wie aus den Farbwerten und auch bei visueller Beurteilung ersichtlich, sind die 
mit der Kombination Bariumsulfat/Titandioxid (Zinksulfid) hergestellten Produkte 
deutlich brillanter im Farbton. Rot hat einen hoheren Rotwert, Gelb hat einen 
hoheren Gelbwert usw. Auch visuell ist die Verbesserung deutlich zu erkennen. 



m 




WO 2004/033543 



PCT7EP2003/008213 



9 



PATENTANSPROCHE 

1 . Formkorper aus einer Kunststoff-Matrix aus einem transparenten 
Kunststoff, enthaltend einen loslichen Fluoreszenzfarbstoff und ein 
Streumittel mit einem Brechungsindexunterschied von +/- 0,003 bis 0,2 
zur Kunststoff -Matrix, 

dadurch gekennzeichnet, daft 

zusatzlich ein WeiRpigment, das einen Brechungsindexunterschied von + 
0,4 bis 1 ,5 zur Kunststoff-Matrix aufweist, in einer Konzentration von 
0,001 bis 0,1 Gew.-% enthalten ist. 

2. Formkorper nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dad als 
WeilJpigmentTitandioxid, Zinkoxid oder Zinksulfid eingesetzt wird. 

3. Formkorper nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dafi als 
Streumittel Aluminiumhydroxid, Aluminium-Kalium-Silikat (Glimmer), 
Aluminiumsilikat (Kaolin), Bariumsulfat, Calciumcarbonat, 
Magnesiumsilikat (Talkum), Polystryrol und/oder Lichtstreuperlen aus 
vernetztem Kunststoff enthalten sind. 

4. Formkorper nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 3, dadurch 
gekennzeichnet, dad sein Remissionsgrad urn mindestens 10 % hoher 
liegt als bei einem entsprechenden Formkorper ohne Weillpigment. 
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5. Formkorper nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 4, dadurch 
gekennzeichnet, da(i der transparente Kunststoff der Kunststoff-Matrix 
eine Transmission im sichtbaren Bereich von mindestens 40 % aufweist 
(Lichttransmissionsgrad fdr Tageslicht (Normlichtart D65) x D6 5 s. z. B. 
DIN 67 507). 

6. Formkorper nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 5, dadurch 
gekennzeichnet, daft der transparente Kunststoff der Kunststoff-Matrix 
extrudierter Polymethylmethacrylat-Kunststoff, gegossener 
Polymethylmethacrylat-Kunststoff, schlagzah modifizierter 
Polymethylmethacrylat-Kunststoff, Polycarbonat-Kunststoff, Polystyrol- 
Kunststoff, Styrol-Acryl-Nitril-Kunststoff, Polyethylentherephthalat- 
Kunststoff, glykoimodifizierter Polyethylentherephthalat-Kunststoff, 
Polyvinylchlorid-Kunststoff, transparenter Polyolefin-Kunststoff, 
Acrylnitril-Butadien-Stryroi (ABS)-Kunststoff und/oder eine Mischung 
(Blend) der genannten Kunststoffe ist. 

7. Formkorper nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 6, dadurch 
gekennzeichnet, da(i der Fluoreszenzfarbstoff in Kombination mit 
weiteren Farbmitteln vorliegt. 

8. Verwendung von Formkorpern nach einem oder mehreren der 
Anspruche 1 bis 7 fur Fahrzeugkarosserien, Designermobel, 
Hinweisschilder oderTeilen davon oder fur die Beleuchtungstechnik, z. 
B. fur Lichtwerbeanlagen. 
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^ (54) Title: PLASTIC MOLDED BODY CONTAINING A FLUORESCENT DYE 

^ (54) Bezeichnung: FORMKORPER AUS KUNSTSTOFF, ENTHALTEND EINEN FLUORESZENZFARBSTOFF 

(57) Abstract: The invention relates to a molded body made of a plastic matrix that comprises a transparent plastic material. Said 
molded body contains a soluble fluorescent dye and a scattering agent having a refractive index difference of +/- 0.003 to 0.2 relative 
to the plastic matrix. The inventive molded body is characterized by the fact that it also contains a white pigment at a concentration 
2 of 0.001 to 0.1 percent by weight, which has a refractive index difference of + 0.4 to 1.5 relative to the plastic matrix. 



(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft einen Formkorper aus einer Kunsts toff -Matrix aus einem transparenten Kunststoff, 
Q enthaltend einen loslichen Fluoreszenzfarbstoff und ein Streumittel mit einem Brechungsindexunterschied von +/- 0,003 bis 0,2 zur 
Kunststoff -Matrix, dadurch gekennzeichnet, dass zusatzlich ein Weisspigment, das einen Brechungsindexunterschied von + 0,4 bis 
1,5 zur Kunsts toff-Matrix aufweist, in einer Konzentration von 0,001 bis 0,1 Gew.-% enthalten ist. 
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